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The bleaching time or recovery time of saturable absorber dye (NDL1l2) for a Nd3+: 
glass lase w舗 measuredby the pump-probe method with its delayed weak pulse. The 
measurement for low concentration (10-6"，，1Q-5M in dichloroethane) was performed by 
probing the 仕組smissionof the dye cel within the laser cavity， while that for high con-
centration (10-4""1O-3M) w部 doneby probing it out of the lascr cavity. Eitl町 therising 
time or the decay time of the saturable dye w槌 shortenedwith increasing its concen-
tration. However， the transient bleaching behavior does not obey a simple exponential 
characteristics. The sharpened profile nearby the transmission peak may suggest that 
the coherent interaction between the pump and probe pulses shall steepen the bleaching 
behavior of a saturable absorber. The stability of ists operation characteristics was alse 
observed by probing the transmission as a function of the laser shot number. From the 
experimental results it is suggested the optical dye concentration is about 1.5 x 1Q-5M. 
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可飽和吸収体のもつ非線形透過特性は、レーザーの受動モード周期発振において重要な役割を果
たしている。特に、利得の高い固体レーザーや色素レーザーでは可飽和吸収体による損失変調だけ
で容易にピコ秒域のパルスを発生させることができる。しかしながら発生したパルスの幅が実際に
は利得帯域幅から許される最短パルス幅よりかなり広いことには注意が必要である。これは、パル
ス幅が可飽和股収体の透過率が非線形に増大する時間即ち関口時間 (bleachingtime)に制限され
るからと考えられている。その関口時間は阪収体の励起状態の緩和時間である。そこで可飽和吸収
体の股収が回復する時間即ち緩和時間を直接測定することは、ピコ秒パルス発生の機構を理解する
上で重要であり、パルス幅圧縮の手がかりを得るためにも必要と考えられる。
本研究は自己モード同期ガラスレーザーの可飽和吸収体として用いられているNDL1l2色素の機能
を調パることを目的としている。ここではモード同期レーザーの出力パルスの一部をプローブ光と
して、共振器内と共振器外での可飽和吸収色素の緩和時間を測定し、またショット回数による色素
の機能変化を調べている。
*電子工学科
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Effects of a saturable absorber in laser cavity of length L 
on mode locking. 
(a) Intensity discrimination of the light pulses in the cavity. 
(b) Pulse-width compression of the discriminated pulses. 
(c) Periodic gating of the amplified pulses only just邸帽the
highest開akpulse during one-round-trip time passes through 
the absorber， where c is light velocity. 
Fig.l. 
237 
2 . 買了食包矛口堅走I反¢本0:.>宅史害U
モード同期には、大きく分けて強制モード同期と自己モード同期の2種類がある。強制モード同
期とはレーザー共振器内に超音波光変調器や電気光学変調器などを挿入し、外部入力で強制的に共
振器の損失変調を行い多くのレーザーモードの位相を揃えていく方式である。一方自己モード周期
は、レーザー共振器内に可飽和吸収体などの非線形吸収媒質を挿入すると自発的に透過率即ちQ値
がパルス周囲時間間隔で高くなり関口時間でパルス幅が制限されていく方式である。この方式は蛍
光寿命が長く利得の大きなパルス動作の固体レーザーなどに有効である。ここでは自己モード周期
において、可飽和吸収体の働きによるピコ秒パルス発生を時間領域での解釈で説明する。即ち、可
飽和服収体は、 Fig.lのような非線形の透過特性を持ち、次の3つの重要な効果をもたらす。
(a)強度選択効果;Fig.laのように共振器内の光強度の初期変動の中から、強い部分のみを選択的
に透過させる。
(b)パルス幅短縮効果;Fig.lbのように強いピークを持った光パルスが股収体を透過すると、その
すその部分が股収され、パルスの持続時間が短くなる。
(c)パルスゲート効果;Fig.lcのように共振器内パjレス周囲時間間隔で駿収体の透過率が高くなり、
各レーザーモードの位相がロックされていく。
ところでレーザー共振器内での初期段階における準単色光のガウス形雑音のときの強度分布は
レーリ一分布と考えられ、次式で表される1)。
(a) 
LASER TUBE 
(FILTER + 
AMPLIFIER) 
、 ，
?
???
Fig.2. Feedback amplifier with expander. 
(a) Equivalence of Cutler's regenerative pulse generator. 
(b) Laser with a saturable absorber inserted within its feedback 
i nterf erome ter . 
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但しく1>は光強度の平均値である。そこで平均値のH倍のピーク強度を持つ確率は、
ーCXJr -nT{T¥.l T _ _ -s P(s)= I W(I)d 1=e 1-' (2) 
"'sく1>
となり、そのピークの現れる時間間隔 τ(s)は、
τ(s)= (e-sX _1 )ー τD・e九七 es
τD 
(3) 
となる。例えばガラスレーザーの場合、平均値の 10倍のピークを持つパルスの時間間隔は、
τ(s =10):=: 10-8sとなり、長さ1.5mの共振器を構成すると繰り返し周期は 10-8sとなり、 1周
期にあるパルスはたかだか数個になる針。
ここで、可飽和吸収体を用いたモード同期によるピコ秒パルス発生を時間領域で考えてみる。そ
の数個のパルスから、 l個のパルスを効率よく取り出すには、可飽和吸収色素の性質として次の条
件を満足する必要がある。
(a)レーザ一光の照射に対して分解しないこと。また可視・紫外光の長時間照射に対して劣化しな
いことが必要である。
(b)レーザー媒質の誘導放出断面積 Ua と可飽和色素の吸収断面積 Ub との間に、 σbτ:>Ua T 
の関係が成立することが必要である。ここでτは上準位の綾和時間、 Tは允が共振著書を在復す
る時間である。これはQスイッチが生じるための条件である。
(c) 1/ν〉τであること。 νはレーザ一発振初期におけるスペクトル幅、又 1/ν は発振初
Table 1. Relaxation or bleaching time of various saturable dyes for 
solid state lasers. 
Laser Saturablp Dye Re laxat ion Time I 
Nd3+ Glass Eastman No9740 35 ps a) 
Eastman No9860 6--9ps b) 
Nd3+ YAG 
Eastman No5 2.7ps 
Eastman No3321 く lps d) 
a) Ref. 8). b) Ref. 9). 
c) B.Kopainsky and W.Kaiser; Optics Co剛.笠 (1980)451. 
d) B.Bareika， A.Priskas. V.Sinkyarichyus and V.Sirutaikis; Soviet. J.Quant. 
Electron.込(1984)407. 
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期におけるレーザーパルス帽を示しており、安定なピコ秒パルスを発生させるためには、レー
ザーパルス幅よりも光シャッタ一時間τが短いことが必要で、通常 τく10-1凪sである。
これらの条件を満たせば、理想的には共振器の繰り返し周期中に雑音光の中からただ一つのピー
クだけを選択的に透過し、共振器往復時間毎に利得と損失の過程が繰り返されることになる。そし
て、パルス周囲数が多くなるにつれ、パルス幅は狭くなり、パルス尖頭値は大きくなっていく。最
終的にはパルス幅は共振器全体の周波数応答及び可飽和吸収色素の緩和時間によって制限を受ける
までに狭くなると考えられる。
3 • 石汗ヲ己最歪五島と目白勺
1965年 MockerとCollins3)がルビーレーザーのQスイッチ素子として可飽和吸収色素を用いた
とき、ある条件においてレーザーがQスイッチと同時にモード同期されていることを観測した。同
年、 Rigrod引により、共振器内の光強度が大きくなれば色素の股収係数が小さくなる性質を利用し
たモード同期の機構が考えられた。また1966年 DeMariaら5)は、可飽和吸収体のモード周期効果を
説明するモデルとして、 Culter(1955) 6)の考案したマイクロ波再生パルス発生器を用いた。
Fig.2にそのブロック図を示す。彼の理論によると、 Fig.2aのパルス発生器のExpandorは高レ
ベル信号に対して低減表、反対に低レベル信号に対しては高減衰の性質を持つため、ループにおけ
るパルスの短縮は次の2つの効果により生じると考えられる。
(a)最大の振幅を増長させ、それよりも低い振幅を低下させる。従って回路の周波数応答によって
制限されるまでパルス幅は狭められる。
(b)雑音成分と反射成分を弁別する。
Culterのパルス発生器では、パルス繰り返し率はループ遅延の逆数に一致し、パルス幅は全シ
ステムの帯域幅の逆数に比例する。 Fig.2bは、このパルス発生器を等価的にレーザー共振器に置
き換えたものである。このようにパルス列のスペクトル成分は、必然、的にレーザーモードと同一で
あり、結果的に位相が同期したことになる。この理論は、可飽和吸収体によるモード同期機構を理
解するために非常に有効である。
一方、モード周期に関する研究は時間領域の方向からも進められてきた。先ず1967年 Garmireと
Yariv7)は、非線形透過特性を持つ可飽和吸収体を lつの短い光学長を持った媒質と考え、その透
過特性が各パルスの聞で完全に回復すると仮定した。そうすると、このような性質を持つ可飽和服
収体は、最小のパルス幅を持つレーザーの各モードを同期する傾向があり、結果的に可飽和服収体
の緩和時間がモード同期パルスレーザーのパルス幅を制限すると考えた。
この考え方に基づき、その後固体及び色素レーザーに用いられている可飽和吸収体の緩和時間を
直接測定する研究が行われるようになった。特にNd3+:ガラスレーザーに使われる可飽和吸収色素
に関して、まず1967年J.W.SheltonとJ.A.Armstrong8) は、ポンプ・プロープ法により、Eastman
9740の緩和時間 τR が 25--35psであることを測定した。また1975年 H.Al.Obaibi 9) は、同じ
Kodak系の色素としてEastman9860のτkが 6--9psであるという結果を得た。これらのポリメ
チン系色素に対して、安定性の面で優れた特性を示すニッケル系色素の緩和時間の測定が、同年に
R.C.Greenhowと A.J.Street10l によりなされ、 BDN(bis[4-dimethylaminodithiobnzi l]nickel)の
τRが 90:t20psであるという値が得られている。
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Table 1で分かるようにNd3+:ガラスレーザーをはじめ、他の固体レーザー及び色素レーザーの
可飽和扱収体の緩和時間が測定されており、モード周期機構の研究や応用がなされている。また、
緩和時間の測定以外に安定な色素の開発という面でも研究がなされている。
ところで我国で開発された可飽和殴収色素 NDL1l2 (日本感光色素)は、光学的劣化・熱的劣化
特性に関して良好な性能を示しており、レーザー出力も充分期待でき、従来の Kodak系色素の特性
を上回っている可飽和扱収体と言われている 11)。また価格の点でも比較的安価であるためNd3+ : 
ガラスレーザーの可飽和服収色素としてよく用いられている。我々の研究室でも当初 Kodak9740， 
9860を用いていたし、近くは緩和時間の短いと言われる No5なども用いてみたが、安定性の面、
使いやすさの面から最近では専ら NDL1l2を用いてガラスレーザーやYAGレーザーの自己モード
同期発振を行っている12)。
そこで我々は NDL1l2の股収回復時間を可飽和服収セルをガラスレーザーの共振器内及び共振器
外に置いた場合について調べることにした。前者では、発振状態での股収回復時間が、また後者で
は色素固有の吸収回復時聞が求められる。これらの測定により可飽和服収体がピコ秒パルスの発生
に及ぼす機能を考察する。またレーザー出力のパルス幅、尖頭値、安定性などの色素濃度依存性を
調ペ、モード周期ガラスレーザーの最適動作条件を検討する。
?
?
? ??
?
?
200 MHz 30MHz 
Fig.3. Experimental setup for measurements of transient behaviors 
of saturable absorber within laser cavity and of laser pulse 
width by TPF method. 
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4. 実主題食と*吉身毛
4. 1共振器内での吸収回復時間及び劣化特性の測定
1 )実験方法及び実験系
Nd3+ :ガラスレーザー発振器の構成は前報13)Fig. 2と同じである。レーザーロッドはブリユー
スターカットのホスフェートガラスロッド 5醐ゆ X10cm.e(印G-7、保谷電子製)を使用しており、
対称に位置した2本のXeフラッシュランプ (FX-42C-3)で励起される。励起効率をよくするため
に、これらは内面に金メッキを施した共焦点楕円の空洞に覆われており、ロッドやXeランプの熱
的歪みや熱による疲労を防ぐためにイオン交換水を冷却水として循環させている。また完全なモー
ド同期パルス列を得るために、レーザーポンピンゲ強度を発振の闘値付近に保つ制御回路により、
コンデンサーへの充電電圧の誤差を士0.1%以内で制御している。
可飽和吸収色素セルは、サテライトパルスが発生しないように 100%反射鏡に密着させており、
また色素タンクを設けて、滴下方式で色素を循環させ、色素が光や熱などにより劣化するのを防い
でいる。共振器ミラーは、複合共振作用によるモード選択をしないように全てウエッジミラータイ
プのものを使用しており、出力鏡は反射率 70~らのものを用いている。発振闇値は入力エネルギー
180....20Jと低く、 TEMooモードで発振しているため、強いて共振器内にダイヤグラムなどは挿
入しなかった。
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先ず、色素セルを共振器内に設置して、その吸収回復時間及び劣化特性を測定するための実験系
をFig.3示す。発振器内の色素セルに NDL1l2のジクロルエタン溶液を注入し、自己モード同期ガ
ラスレーザーを発振させた。その出力のモード同期のかかり方をパイプラナ一光電管 (R617、S-l)
と200即lZシンクロスコープで観測した。同時にパルス幅をトライアンゲルに構成された2光子蛍光
(TP F)装置でパターン撮影をし、マイクロ光度計でトレースしてモニターした。 TPF用色素
としては、ガラスレーザー光で2光子励起される Rh-6G色素のメタノール溶液を使用した。
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Fig.5. Transient transmission after bleaching pulse for various 
concentration of NDL112 in dichloroethane; (a) 7XI0-6M， 
(b) 1.5XI0-5M and (c) 2.5XI0-SM. 
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吸収回復時間は、レーザー出力の一部をプローブ光として遅延時間を与えて測定した。この時、
プロープ光は、レーザー光強度の 400分の lの強度とし、この強度では色素の吸収が飽和しない程
度であることを確かめた。このプローブ光を光学的遅延回路を通してピンホールによりビーム径 2
mmゆにし、再び共振器内の可飽和吸収色素セルに入射させた。そして、レーザ一光強度のモニター
光と同時にセルからの透過光を光電子増倍管 PMl及び PM2(R7102、S-1)で観測し、サンプリング
法により時間応答特性を測定した。また、色素の濃度を変化させ、それぞれの時間応答特性を同様
にして測定した。
色素の劣化特性は、プローブ光の光学的遅延回路を固定してレーザーショット数に対する可飽和
吸収色素の透過率を測定し、またレーザーショット幅の変化をパイプラナ一光電管とシンクロスコ
ープで測定した。
2) 実験結果
NDL112色素の1.2ジクロルエタン溶液について即ち駿収飽和及びレーザーパルスに対する透過率
の時間変化、股収回復の過渡応答特性の典型的な測定例を Fig.4に示す。この場合、濃度が1.0X
10-5Mで、股収飽和の立ち上がり時間 τr は 25ps、吸収回復の減衰時間't'dは50psという値を得
た。濃度を変えた場合 (7X10-6M、1.5X 10-sM、2.5XI0-SM)のそれぞれの特性をFig.5a.b.cに
示す。濃度が高くなるに従って τr 及び τd は小さくなっている傾向を示している。ここでこれ
らの測定結果は、すパて尖頭値で規格化したものであり、データのlプロットはモード同期のかか
り方の良いものだけ8ショットを採用し平均した値である。
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またそれぞれの濃度について、レーザーショット数に対する吸収色素の劣化特性の測定結果を
Fig.6に示す。入射レーザー光強度、透過レーザ一光強度はショット数が大きくなると減衰する。
透過光は低濃度では次第に大きくなる。
Fig.7はレーザーショット幅のショット数による変化を示すもので、高濃度ほど初期のショット
幅は狭いが比較的早く劣化する。
Fig.8は各漉度におけるモード同期のかかり方の変化を示すもので、高温度ほどモード周期の状
態は良好である。
以上の結果より各濃度について求められた立ち上がり時閉じ、減衰時間τdとそのときの出力レ
ーザーパルス幅τDなどをTablenにまとめた。これよりレーザー共振器の内部に可飽和吸色素セル
を設けた場合、パルス幅と安定性の面からみて1.5XI0-5M程度が最適色素濃度であることがわか
った。
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Table n. Operation characteristies of saturable dye in glass laser. 
Dye 
Concentration (M) 7 X 1 0-6 
in Dichloroethane 
Rise time τr (pS) 28 
Decay time τd (ps) 90 
Pulse Width τD (ps) 8.7 
Transmission (~) 2 3 
La.ser Shot 1 Shot 500 
width 
(ns) 100 Shot 800 
No of Stable Shots 70 
4. 2共振器外での暖収回復時間の測定
1 )実験方法及び実験系
1.5XI0-5 2.5XI0-5 
2 1 1 9 
45 3 5 
8.2 7.8 
1 4 5 
150 100 
500 600 
60 40 
次に共振器外での可飽和吸収色素 NDL112の1.2ー ジクロルエタン溶液の吸収回復時間測定の実験
系をFig.9に示す。セル厚l酬の可飽和吸収色素セルを共振器外に設置し、励起光をレンズL1
(f=8cm)でビーム径 2nunゆに集光し、ピンホールで同じくビーム径 2nunφ にしたプローブ光を入
射させ、共振器内での測定と同様にサンプリング法により時間応答特性を濃度を変えて測定した。
ここで使用した発振器、検知器及び測定器は共振器内での吸収回復時間の測定に用いたものと同ー
である。
2)実験結果
共振器外に可飽和吸収色紫を設けた場合の暖収回復の過渡応答特性をFig.l0に示す。この場合色
素濃度が 3XI0-4Mで τrは 2ps、τdは 4psとかなり小さい値を得た。濃度を変化させた場合
(1X10-旬、 5X10-4M)の特性をそれぞれ Fig.l1に示す。ここでデータのlプロットは、モード
同期のかかり方のよいものだけ8ショットの値を平均したものである。
これらの結果により、共振器外にセルを置いた場合、比較的高濃度で測定したためか、!pl収回復
時間は共振器内の測定値に比べて短くなっている。
τrとτdの色素濃度に対する変化を、共振器内での実験結果と共にFig.12にまとめておく。この
図から分かるように τrもτdも、高濃度になるにつれ、それぞれ短くなっている。
Ml 
Fig.9. Experimental setup for measurement of transient transmission 
in saturable absorber. 
5 . 全食言寸・ヨ号餐苓
1 )股収回復時間とレーザーパルス幅
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プロープ法により可飽和吸収色素 NDL112の1.2-ジクロルエタン溶液の吸収回復時間を測定した。
この開口時間はTPF法により得られたガラスレーザーパルス幅 (6--llps程度)とほぼ同程度で
ある。従って自己モード同期におけるピコ秒パルスのパルス幅を決定するのは、主に可飽和吸収体
の緩和時間であると考えられる。
モード周期の理論よりパルス幅をスペクトル幅の逆数程度まで狭くすることができる筈であるが、
実際は色素の緩和時間τRがスペクトル幅の逆数 (1/ν)よりも大きいので、再現性よく得られ
るパルス幅は色素の緩和時間と同程度となる。この場合、 1つのピコ秒パルスは 1/ν 程度ωよ
り狭いサブ、ピコ秒構造を持っていると考えられる。この微細構造の発生を防ぐためには、スベクト
ル幅の逆数に対応する緩和時間を持つ可飽和股収体を選ぶことや、モード選択を行って色素の緩和
時間に対応する広いスベクトル幅になるようにエタロン板を挿入するなどしてパルス幅圧縮を行わ
なければならない。
2)股収回復時間の濃度依存性
実験結果では、立ち上り時間 τr 及び滅表時間 τd は濃度が大きくなると小さくなっている。
この理由は、次のように考えられる。可飽和吸収色素のエネルギー準位は前報12)Fig.lの一重項状
態 (81t80) 内の振動・回転遷移を含んだ4準位系であると考えられる。それ故立ち上がり時間τr
は、基底状態の分子が光子を股収することにより励起状態81に上げられ、その励起状態内の振動・
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Fig.l0. Transient transmission of NDL112 (3.0XI0-4M) in 
dichloroethane after bleaching pulse. 
回転準位が一時的に飽和に達するのに要する時間であると考えられる。濃度が高くなると、励起状
態にある分子聞の相互作用が大きくなり、配向緩和時間が長くなって、飽和に達する時間が短くな
ると考えられる。一方減衰時間はS1 -S 1 annihi lat ion及び二量体 (dimer)の形成により、濃度
が高くなれば蛍光寿命が短くなる結果と同ーのものと考えられる。
3 )共振器内と共振器外の測定値の比較
可飽和服収色素セルを共振器タ卜に設置してτdを測定した場合は、色素固有の緩和時間を測定す
ることができるが、共振器内での測定では、 τdは観測されたパルス幅よりもやや長い。
この原因として、次のようなことが考えられる。即ち共振器内での発振状態の綾和時間を測定す
ることは、発振段階でもうすでにパルス幅の短縮効果が終わっているため、測定される時間 τdは
パルスのすその部分とのconvolutionになると思われる。また共振器外に比ペて共振器内では電場
が非常に高いため可飽和吸収色素に影響するエネルギー全体の体積が大きくなり緩和過程を長くし
ているとも考えられる。さらに共振器内ではサテライトパルスが発生しやすいため、このサテライ
トパルスとプローブパルスとの競合によるコヒーレント効果もあると考えられる。
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Fig.11. Transient transmission for various NDLl12 concentration， 
(a) 1. OX 10・4M，and (b) 5. OX 10-4M. 
4)劣化特性について
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種々の濃度について、レーザーショット数に対する透過率の変化やレーザーショット幅の変化な
どを調べた。色素漉度が高いほどモード同期のかかり方がよく、出力の尖頭値が高くなりショット
幅も狭くなる。これは可飽和吸収体の持つ強度選択効果やパルス幅短縮効果に効いているためだと
思われる。ところが劣化の度合は高濃度ほど相対的に著しい。従ってモード同期に関与する色素分
子数が多いほど、その機能の劣化する割合が大きくなると考えられる。
5)ピコ秒パルス発生における最適漉度とその他の諸問題
之の実験では、尖頭値が高く、パルス幅が狭くかっ安定なピコ秒パルスを発生させる最適濃度を
求めようとした。尖頭値を高く、パルス幅を短くしようとすれば色素濃度を高くすればよいが、安
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定性の面から考えると、渡度が高ければよいとは言えない。また濃度が高ければ、発振閥値もそれ
だけ上がるのでロッドやXeランプ等の損傷や疲労をまねくことにもなる。従ってそれぞれの発振
器には、それに応じた最適濃度が存在すると考えられる。我々の用いた発振器では1.5x 1O-5M程
度の色索機度がピコ秒パルス光源として最適であると思われる。
以上自己モード同期における可飽和吸収色素の機能特性を調パてみたが、この自己モード同期に
よってピコ秒パルスの発生は比較的容易に得られるが、いくつかの間題を含んでいる。例えば可飽
和服収色素の非線形性によるスベクトル幅の短縮1<1¥色素の屈折率の異常分散による down-
chirping15l、モード同期のかかり方が確率的なものであるためサテライトパルスの発生16)などが
ある。これらの問題の解消法として現在考えられているものに、 chirpingに関しては回折格子利用
によるパルス幅圧縮、またサテライトパルス防止には自己同期と強制同期を併用したハイブリッド
方式などがある。
6... まとぜ〉
(a)共振器内及び共振器外でポンプ・プローブ法で測定した吸収色素NDL112の濃度依存性から、立
上がり時間と減衰時間は色素濃度が大きいほど短くなることが分かった。
(b)共振器内測定では実際にモード同期のかけられる低漉度側(10-6--10-5M)が測定できたし、他
方共振器外視IJ定では高濃度側(10-A--10-3M)が測定できた。
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(c)レーザーパルスによる可飽和吸収状態の時間的変化は、透過率の立上がり及び減衰とも単調な
exponential特性には従わず、コヒーレントスパイクが入っているようにみえる。
(d)共振器内測定での透過率のショット数による変化とパルス幅の安定性から1.5x10・5Mが最適
であるとした。このときの立上がり時間は21psで、減衰時間は45psであった。
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